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スーパーコンピュータによる量子力学第一原理 
シミュレーションの大規模化・高精度化の試み 
 
広瀬喜久治 後藤英和 稲垣耕司 小野倫也  
大阪大学 大学院工学研究科  
 
１．はじめに 
 量子力学に基づくコンピュータシミュレーションは、化学反応素過程の解析法とし
て実用化の域に達しつつある。特に「第一原理分子動力学シミュレーション」は、ス
ーパーコンピュータの能力向上によりモデルの大規模化が可能になり、安定構造探索
など静的現象の解析にとどまらず、化学反応素過程など動的現象の取り扱いも可能と
なってきた。これまでに我々が開発してきた、スーパーコンピュータ上で動作する高
速シミュレーションプログラムにより、原子数十個程度のモデルならば実用的な時間
で分子動力学シミュレーションを実行できるまでになってきた1)2)。これによって、
我々の研究グループの目的である「原子レベルの表面創成」の研究に活用できるもの
となりつつある。しかしながら、計算能力の向上と共に、より大きなモデルに対して
の解析が期待されるため、未だに計算能力は十分とはいえない状況である。 
 我々は、これまでに開発したプログラムを、平成 15年 1月に東北大学情報シナジ
ーセンターに導入された最先端スーパーコンピュータである SX-7に対応させ、より
大規模な計算を高速に実行するためのプログラム開発を行うとともに、まったく新し
い原理に基づく計算方法の開発を開始した。本稿では、SX-7 においてその計算能力
を発揮させるために必要であったプログラム改良の要点について述べるとともに、従
来法による大規模高速シミュレーションの結果について述べ、上記の新しい計算法で
あるオーダーNプログラム開発の現状もあわせて述べる。 
 
２．SX-7 における高速計算の要点 
 平成 15 年 1 月に導入された新スーパーコンピュータ SX-7 は導入当初より安定し
た高いパフォーマンスを発揮している。本項では、この新コンピュータの性能を十分
発揮させる上で重要となる項目について述べる。 
スーパーコンピュータの特徴は、もちろん数値計算速度が高いことであるが、最近
のパソコンレベルのCPUでもGFLOPSオーダーの計算が可能で、これらとの明確な
違いは計算能力そのものよりもむしろメモリアクセス性能の桁違いな高速性にある。
一般に大量の計算が必要になりやすい、密に数値が詰まった行列×ベクトル積や行列
×行列積の計算には、ブロック化の手法が容易に適用できるため、ベクトルレジスタ
（あるいはキャッシュメモリ）が十分あれば、あまりメモリアクセスは重要にはなら
ない3)。一方、われわれが扱うようなスパース行列やスパースベクトルの演算の場合、
ループ構造やメモリアクセスが複雑になるため、計算速度はメモリアクセスに制限さ
れ、高い演算性能が十分発揮できない。SX-4 では一演算の間に 2 要素のメモリアク
セスが可能であったが、SX-7 ではこれが 1 要素に相対的に低減されたため特に問題
が大きい。このため、高速化手法を組み込んでパフォーマンスの低下を避けた。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
   DO N=1,NMAX 
    DO I=1,NF(N) 
          WR=PHR(I,N)*WKR(I,N)-PHI(I,N)*WKI(I,N) 
          WI=PHR(I,N)*WKI(I,N)+PHI(I,N)*WKR(I,N) 
          TAR(I)=TAR(I)-WI*SYR(I,N) 
          TAI(I)=TAI(I)+WR*SYR(I,N) 
          TBR(I)=TBR(I)+WR*SYI(I,N) 
          TBI(I)=TBI(I)+WI*SYI(I,N) 
     END DO 
    END DO 
 
 
 
       PARAMETER (V_LENGTH=256)
        DO IOUT=0,INT(KMAX/V_LENGTH)*V_LENGTH-1,V_LENGTH 
         DO N=1,NMAX 
          IF (IOUT+V_LENGTH.LE.NF(N)) THEN 
*VDIR NODEP 
             DO IIN=1,V_LENGTH 
               I=IIN+IOUT 
               WR=PHR(I,N)*WKR(I,N)-PHI(I,N)*WKI(I,N) 
               WI=PHR(I,N)*WKI(I,N)+PHI(I,N)*WKR(I,N) 
               TAR(I)=TAR(I)-WI*SYR(I,N) 
               TAI(I)=TAI(I)+WR*SYR(I,N) 
               TBR(I)=TBR(I)+WR*SYI(I,N) 
               TBI(I)=TBI(I)+WI*SYI(I,N) 
              END DO 
           END IF 
          END DO 
         END DO 
         DO N=1,NMAX 
*VDIR NODEP 
*VDIR SHORTLOOP 
             DO I=INT(NF(N)/V_LENGTH)*V_LENGTH+1,NF(N) 
               WR=PHR(I,N)*WKR(I,N)-PHI(I,N)*WKI(I,N) 
               WI=PHR(I,N)*WKI(I,N)+PHI(I,N)*WKR(I,N) 
               TAR(I)=TAR(I)-WI*SYR(I,N) 
               TAI(I)=TAI(I)+WR*SYR(I,N) 
               TBR(I)=TBR(I)+WR*SYI(I,N) 
               TBI(I)=TBI(I)+WI*SYI(I,N) 
C 
              END DO 
         END DO 
 
(a)変更前 (b)変更後：最内側ループをベクトル長で 
ループさせる 
図 2.1 スパース配列要素を含む計算の高速化の例 
３．高速化プログラムの応用例 －超純水の原子・電子構造解析と超精密加工プロセ
スへの応用― 
高速化プログラムの応用例として、超純水の原子・電子構造解析について紹介する。
本誌でも既報しているが、我々の研究グループでは、超純水の化学的機能を利用した
超精密加工プロセスの研究・開発を行っている1)2)。これは、従来のプロセスのように
化学薬品や特殊ガスを使用せず、水の化学的機能だけを用いて加工を行うものであり、
環境負荷とコスト面に優れた新しい生産プロセスの実現が期待できる。このような加
工プロセスの開発にあたり、我々は、スーパーコンピュータによる高速計算が可能な、
量子力学の第一原理に基づく分子動力学シミュレーションプログラムを独自に作成
し、加工物表面の化学反応解析を行ってきた。例えば、超純水のみによる電気化学的
加工法4)の開発においては、OHのみの化学的作用により金属表面原子が加工されるこ
とや、陽極では加工できないSiやAlを陰極とすることにより加工が可能になることを
シミュレーションで予測するなどの成果を挙げ、実用プロセスの開発を側面からサポ
ートしてきた。 
このように、水には多くの「隠された」化学的機能が潜んでいるものを考えられる
が、これを発見し応用するためには、まず水の原子・電子構造や固体表面との相互作
用など、水の基礎物性の解明が必要である。ところが、水は各分子が水素結合で繋が
った「クラスター構造」を有していると考えられており、水分子 1個の原子・電子構
造を解明するだけでは、「水」の物性を解明することができず、水のクラスター構造
を再現できるような多数の分子から成る大規模シミュレーションが必要である。現在
我々は、水のクラスター構造や固体表面との相互作用などの、大規模シミュレーショ
ンの実現を目指した基礎研究を行っており、その現状について紹介する。 
本研究で用いた第一原理分子動力学シミュレーションプログラムは、32768（32×
32×32）個の平面波基底とノルム保存型擬ポテンシャルを用いており、カットオフエ
ネルギは 458.1eVである。また、時間ステップは 1.0 fsとした。スーパーセルは一辺
9.312Åの立方体とし、27 個の水分子を等間隔に配置した（図 3.1(a)）。密度は、1.0 
g/cm3である。まず絶対温度 0 度で、全エネルギーが低下するように構造安定化を行
い、その後温度を 50℃まで上昇させた後、徐冷して最安定構造を求めた。 
結果を図 3.1(b)に示す。水分子密度の偏りが生じたことがわかる。これは、水素結
合によりクラスター構造が生じたためと考え、水素結合の有無を判別し可視化するた
めに、すべての酸素原子と水素原子間のボンドポピュレーションを計算した5)。図 3.2
に結果を示す。ボンドポピュレーションの値は、3つのグループに分かれていること
がわかる。このうち、ボンドポピュレーションの値が 0.4以上の酸素―水素間結合が
(a)初期状態   
図 3.1 27個の水:O :H  :電子密度分布 :水素結合  
   
   (b)構造最適化後    (c)可視化した水素結合  
分子の第一原理分子動力学シミュレーション結果 
同一水分子内のものであること、
0.1から0.2あたりに分布している
結合が隣接する水分子間の酸素―
水素原子間結合によるものである
ことがわかった。 
これを可視化したものを図 3.1(c)
に示す。この結果から、ボンドポ
ピュレーションの値により水素結
合の有無が判定できることがわか
り、シミュレーションで得られた
水分子の構造は、水素結合を介し
たクラスター構造であることがわ
かった。また、図 3.3 は、ボンド
ポピュレーションの値と酸素―水
素原子間距離との関係を示したも
のであり、酸素―水素原子間距離
でも水素結合の有無が判定できる
ことがわかる。以上の結果から、
水素結合は、隣接する水分子間に
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図 3.2 ボンドポピュレーションの分布 
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図 3.4 酸素原子の動径分布関数の計
算結果と実測値5)
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図 3.5 クラスター構造を有する水と
相互作用する Si(001)水素終端化表面 
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図 3.3 ボンドポピュレーションと酸素－水
素原子間距離との関係 
おいて、原子間距離 1.5～2.0Å、ボンドポピュレーション 0.1～0.2 程度の範囲にあ
ると結論した。これは、水素結合の原子間距離が 1.7～2.0ÅとするX線回折による結
果6)とも一致する。また、図 3.4 は、得られた原子配置から酸素原子の動径分布関数
を求めた結果であり、これも実測値6)と一致していることがわかる。 
  以上の結果から、第一原理シミュレーションにより水のクラスター構造がある程
度再現できることがわかった。しかし、「水」は水分子が水素結合で繋がった巨大分
子であることから、現状の分子数では不十分であることも明白である。現在、さらに
分子数を増やしたモデルに対するシミュレーションとプログラムの高速化に取り組
んでいる。また、図 3.5に示すように、クラスター構造を有する水が固体表面と相互
作用した場合に生じる化学反応のシミュレーションも行っている。 
 
４． オーダーNプログラム開発の現状 
従来の第一原理分子動力学の計算法では、計算量がモデルサイズの３乗に比例（オ
ーダーN3法；O(N3)）するため、モデルサイズを少し大きくするだけで、実用的な時
間内での計算が急激に困難となる。このため、計算を本質的な部分だけに絞ってオー
ダーNで計算する方法（オーダーN法； O(N)法）が提案されており、その手法の実
現とプログラム化が期待されている。 
4.1 オーダーNアルゴリズムとスーパーコンピュータ 
 従来法とオーダーN法のアルゴリズムを図 3.1 に示す。オーダーN法のアルゴリズ
ムを述べる前に従来法のものについて簡単に述べる。第一原理分子動力学法は、いう
までもなく量子力学のシュレーディンガー方程式に基づいている7)~9)。（実際には、密
度汎関数理論に基づいて一電子近似した、コーン・シャム方程式といわれる方程式が
用いられる。） 
iii EH Ψ=Ψ  
これはH（ハミルトニアン）に対して、固有値（エネルギーレベル）Eiとそれに対応
する固有関数（波動関数）Ψiを求める固有値問題であり、モデルに含まれる電子数に
応じた複数の固有値・固有関数の計算が必要である。コンピュータ上では、実空間グ
リッド上で定義したΨiを用いて微分を差分化することによって、上式をエルミット行
列の固有値問題に変換して取り扱っている10)。Ψiはベクトルの形態をなすことになる
が、複数あるので全体としては行列のようになる。実空間グリッド数は、計算する 3
次元空間を例えば 100×100×100に区切れば 106にもなるため、Ψiは 106、Hは 1012
もの要素を持つことになる。幸いなことにHはスパースであるので、固有値問題の解
法に逐次近似法を用いれば、計算量はそれほどは多くならない。 
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(b) オーダーN法 
図 4.1 計算アルゴリズム 
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図 4.2 オーダーN法による計算時間の短縮 
従来法で最終的に計算の負荷となる部分は、スパース行列に密な行列を掛ける作業と、
多数のΨiベクトルを直行化する作業の 2点になる。 
これまでのスーパーコンピュータの能力では計算時間の中で前者の占める割合が
大きかったが、計算能力の向上によりモデルサイズが大きくとられるようになるにつ
れて、後者が多くを占め
るようになってきた。こ
の作業はモデルサイズ
の３乗に比例して計算
量が増えるため、今後の
モデルサイズを大きく
したいという要求に対
して、この項がボトルネ
ックとなることが容易
に分かる。 
 以上のようなことから、計算時間がモデルサイズの１乗にしか比例しないオーダー
N法の必要性が明らかである。これを実現するためにいくつかの方法が提案されてい
るが、我々はMauri とGiulia が提案している方法11)12)に基づいたプログラムを開発
している。その方法のキーポイントは、電子が存在する固有ベクトルΨiをすべて求め
る必要はなく、実はそれが張るベクトル空間のみが分かればよい、という性質と、方
程式を固有値問題ではなくエネルギー最小化問題として解く方法を導入することに
ある。前者の性質から、固有ベクトル群Ψiの代わりに、ベクトル空間が一致する「変
分関数」群φiを求めればよいことになる。したがってφi選択には任意性があること
になり、φiを空間のほとんどの領域で０の値で、限られた一部にのみ値を持つような
ものを選ぶことも可能である。さらに、この「ほぼ０」を「完全な０」とする近似を
導入し、φiをスパースベクトルとすることによって、計算量の増加をオーダーNに抑
えることが可能になる。本手法に、我々が開発した高精度実空間差分法を適用するこ
とによって実用的な計算精度を得ることができると期待できる10)13)。 
 
4.2 開発の現状と計算例 
 平成 14 年度は手法の有用性（スパース行列を用いた場合にどの程度の誤差が生じ
るか）を確認するためのプログラムを作成し、本手法の適用性を確かめた。プログラ
ムに関しては、固有値問題解法から最小化問題解法に変更したことで、まったく違う
ものになった。高速化については、確認作業に最小限必要なものについて行った。実
用化を目指した高速化は、平成 15年度において行うことになっている。 
開発した性能確認プログラムを用いて、長く伸びた原子鎖の計算を行った。図 3.3
に結果の一例を示す。この図は、1152原子からなる金の螺旋ナノチューブ (直径 12.7
Å，長さ 127Å)の電子状態を計算した例である。局在変分関数を用いた精度低下が問
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軸断面図
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図 4.3 オーダーN法により金原子（球）の一次元鎖の電子状態（雲）を計算した例 
題となることなく計算が可能であることが見て取れる。今後、計算の高速化や、今回
の計算では無視した詳細な項を含めた高精度計算をめざしたプログラムの改良が必
要である。 
 
５．おわりに 
本稿では、新しく東北大学情報シナジーセンターに導入された SX-７により、高い
演算性能を十分発揮させるための要点について述べるとともに、高速・高精度第一原
理分子動力学シミュレーションプログラムの開発と応用について述べた。従来プログ
ラムの応用については、水に潜んでいる多くの化学的機能を発見し活用するために行
ったシミュレーションについて述べた。また、開発については、オーダーN法という
従来とはまったく違った計算原理に基づく新しいシミュレーション手法について述
べ、その可能性を示した。本プログラムのさらなる改良によって、シミュレーション
可能な計算規模の飛躍的な発展が期待される。 
 
本研究は文部省中核的研究拠点(COE)形成プログラムである大阪大学・超精密加工研究拠点にお
ける共同研究の一環として行われた。また、計算ソフトウェアの並列化・高速化については東北大
学情報シナジーセンター殿に多大な協力をいただいた。 
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